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伝導性を有する化合物として La-Co-O 系および La-Ni-O 系の層状ペロブスカイト型酸化物群 
La4Co3O10 と La2NiO4, La3Ni2O7, La4Ni3O10, LaNiO3 に着目し、それらの緻密体の作成および導電
率測定、酸素不定比性測定を行った。 
第 2 章では  SOFC の使用条件となる大気中  750 °C において熱力学的に不安定となる 
La4Co3O10 と La2NiO4, La3Ni2O7, La4Ni3O10 の速度論的な安定性について調査した。これらの酸化物
群の粉末を大気中の 600-700 °C で 100 時間保持しても分解生成物が形成されなかった。従って、
SOFC カソードの使用条件下で少なくとも 100 時間は使用できると考えられるが、実用的な使用
には長期的な安定性について更なる調査が必要となる。 
第 3章では新規カソード材料として La4Co3O10 の物性評価を行った。La4Co3O10 は 570 °C 付近
で単斜晶から正方晶へ相変態する。La4Co3O10 の体積膨張係数は代表的な電解質材料の 2 倍に近
く、この深刻なミスマッチは LaCoO3 の場合と同様に大きな問題となる可能性がある。Fe2O3 / 
Fe3O4 の平衡を利用して pO2 を La4Co3O10 の安定領域内に制御し 1400 °C で焼結することで緻密
体の作成に成功した。La4Co3O10 緻密体の導電率は 500-800 °C で LaCoO3 などのペロブスカイト
型酸化物に匹敵し、酸素過剰な不定比性を取った。La2CoO4 との導電率や酸素不定比性の類似性か
ら La4Co3O10 は電子と酸化物イオンの混合伝導性を示すことが期待できる。 
第 4章では緻密化が困難であった La3Ni2O7 と La4Ni3O10, LaNiO3 の緻密多結晶体を、La2NiO4 と 
NiO の混合相により形成される緻密前駆体を高酸素分圧下で酸化処理することにより作成した。作
成した緻密体を用いて 500-800 °C の酸素中で導電率測定を行った結果、低密度ペレットを用いた
文献値よりも 6-8 倍程度高い導電率が得られ、いずれも代表的なカソード材料に匹敵する値であ
った。特に LaNiO3 の導電率は SOFC カソード材料中で最高であり、室温での導電率は ~10000 S 
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第 5章では LaNiO3 と LaFeO3 の固溶体である La(Ni1-xFex)O3 の導電率の再評価を行った。こ
の固溶体は LNF と呼ばれ、代表的なカソード材料の一つである。LNF の焼結時に還元分解により
生成する不純物相を除去するため高酸素分圧下での  HIP 処理を行い x=0, 0.2 の LNF の緻密体
を作成することに成功した。作成した緻密体を用いて導電率測定を行った結果、LNF の導電率は 
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(1) SOFC カソードの使用条件となる大気中の  600-700 °C において La4Co3O10 と  La2NiO4, 
La3Ni2O7, La4Ni3O10 の粉末成型体を熱処理した結果、熱力学的に不安定な条件下であるが少なく
とも 100 時間は X 線回折法により検出可能な量の分解生成物が生成しなかった。 
(2) La4Co3O10 は大気中では酸化分解するため焼結が困難であるが、酸素分圧を Fe2O3/Fe3O4 の平衡




(3) 硝酸塩溶液凍結乾燥法により作成した、La2NiO4 と NiO の混合相緻密多結晶体を高酸素分圧下
で酸化することにより La3Ni2O7, La4Ni3O10, LaNiO3 単相の緻密体を作成することに成功した。こ
れらの導電率は代表的な SOFC カソード材料に匹敵し、特に LaNiO3 はその中で最高クラスの
導電率を示すことが判明した。 
(4) 代表的な SOFC カソード材料である LaNi1-xFexO3 は LNF と呼ばれ、x=0.4 において導電率の
極大値を有することが報告されているが試料の分解による導電率の過小評価が疑われている。し
かし、緻密な単相ペレットを用いた本研究での測定結果から、x の増大と共に導電率は単調減少
し x=0.4 に導電率の極大値を持たないことが判明した。 





た、平成 29年 2月 20日、論文内容とそれに関連した事項について諮問を行って、申請者は博士後
期課程学位取得基準を満たしていることを確認し合格と認めた。 
 
 
